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論文内容の要旨
本論文は、生分解性共重合高分子ポリヒドロキシアルカノエート (PHA) の品質制御に関する論文であるo 高分
子の廃棄物量は年々増加の一途をたどっており、環境中で自然分解可能な生分解性高分子の実用化が急務となってい
る o 本論文は、微生物の生産する生分解性高分子である PHA の品質制御に関するものである。まず、代謝経路モデ
ルに基つeき共重合分率を制御する手法を開発し、モデル予測制御系を用いた培養実験で実証した。次に生産された共
重合高分子の規則性、熱的特性、生分解性など高分子の品質に関与する諸特性を明らかにした。本論文は、要約結論
を含め、 5 章からなっている。
l 章は、序章である o 生分解性高分子の重要性、発酵法による PHA 生産の研究を概観し、本論文の目的および構
成について述べた。
2 章では、 Paracoccus denitrificans によるポリヒドロキシアルカノエート CPHAs) の発酵生産におけるアルコー
ル濃度の多変数制御法について述べた。基質であるエタノール、 n-ぺンタノールの資化経路、 PHA の生合成経路を
モデル化し、共重合分率を制御するために両基質の必要な消費速度を与える手法を開発した。さらに、共重合分率を
任意の値に制御しつつ、生産を最大化する手法を開発し、新たに開発したアルコール濃度モデル予測制御系により実
現した。
3 章では、生産された高分子の規則性について述べた。最大生産法に基つeき得られた高分子は、ダイアド、トライ
アドの分率を NMR 解析することによりプロック性が高い共重合高分子であることが明らかとなった。また、示差
熱分析や生分解性試験においてもランダム共重合体とは異なる性質を持つ高分子で・あることが確認された。
4 章では、生産された高分子を成形加工する際に重要な非等温過程での結晶化について動力学モデルに基づき解析
した。等温過程の結晶化の解析に用いられる Avrami の式を非等温過程に拡張した Ozawa の式を適用し、非等温の
結晶化過程を解析し、本高分子の非等温過程結晶化は不均一過程の 3 次元結晶成長モデルで説明できることがわかっ
た。この現象はランダム高分子とは異なり、ホモ高分子 PHB の結晶化過程に近いが、結晶化温度は冷却速度、共重
合モル分率によってはどちらの高分子とも異なる特性を示すことが明らかとなった。
最終章において本論文の内容を要約し、結論を述べたD
論文審査の結果の要旨
高分子の廃棄物量は年々増加の一途をたどっており、環境中で自然分解可能な生分解性高分子の実用化が急務となっ
ている o この生分解性高分子の実用化を目指す場合、その生産性の向上と高分子の機能の向上や多様化が不可欠であ
る。本研究では、アルコール資化性のバクテリア Paracoccus denitrificans を用い、任意の共重合分率を持つポリヒロ
ドロキシアルカノエートの最大生産法の開発と得られた高分子の特性解析を行ったものであるo 得られた主な成果は
以下の通りである。
(1 )Paracoccus denitrificans によるポリヒドロキシアルカノエート CPHAs) の生産におけるアルコール濃度の多
変数制御法を開発している。基質であるエタノール、 n-ぺンタノールの資化経路、 PHA の生合成経路をモデル化
し、共重合分率を制御するために両基質の消費速度を与えるアルゴリズムを開発している。さらに、共重合分率を
任意の値に制御しつつ、生産を最大化する手法を開発しているO
(2)共重合分率を制御するために、バイオリアクタ内のアルコール濃度を制御するモデル予測制御系を開発してい
る。エタノール、 n-ぺンタノールの消費活性をオンラインで推定し、これに基つeいてアルコール濃度を一定に保つ
ための制御系が開発されている。これにより、共重合分率の制御を幅広い範囲で実現できることが実証されているo
(3)生産された高分子の規則性について解析し、最大生産法に基づき得られた高分子は、プロック性が高い共重合
高分子であることを明らかにしている。また、示差熱分析や生分解性試験においてもランダム共重合高分子とは異
なる性質を持つ高分子であることが確認されている。
(4)生産された高分子の非等温過程の結晶化の動力学について解析し、等温過程の結晶化の解析に用いられる
Avrami の式を非等温過程に拡張した Ozawa の式を適用して、本高分子の非等温過程結晶化は不均一過程の 3 次
元結晶成長モデルで説明できることを示している O この現象はランダム高分子とは異なり、ホモ高分子 PHB に近
いが、結晶化温度は冷却速度、共重合モル分率によってはどちらの高分子とも異なる特性を示すことが明らかにさ
れている。
このように、本研究は、生物化学工学の発展に寄与するところが大きく、よって本論は、博士論文として価値ある
ものと認める。
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